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摘 要 为 了 制备 高 质量 . 少 层 数 的 石墨 烯 薄膜 , 分 别 用 25%HCI、2 mol/L FeCl 腐 蚀 液 及 电化 学 抛光 法 处 理 铜 稍 , 改善 其 表面 
平整 度 , 然后 利用 化 学 气相 沉积 法 在 其 表面 生长 石墨 烯 。 通 过 调整 2 mol/L FeCl 腐 蚀 铜 和 的 时 间 和 电化 学 抛光 铜 稍 的 参 
数 , 根据 SEM 表 征 结果 确定 出 腐蚀 时 间 为 30 s, 抛光 电压 为 10 V, 抛光 时 间 为 60 s 时 , 铜 稍 表 面 最 为 平整 。 这 些 方法 处 理 铜 
箱 后 生长 的 石墨 烯 经 拉 曼 光谱 表征 后 得 出 , 随 着 铜 稍 表 面 逐渐 平整 , 铜 稍 表 面 更 易 生 长 出 少 层 数 , 高 质量 的 石墨 烯 薄膜 。 仿 
验 中 还 通过 调整 化 学 气相 沉积 (CVD) 炉 中 通 乙 烯 的 时 间 来 制备 石墨 烯 。 经 SEM 和 拉 曼 光谱 表征 可 知 , 延长 生长 时 间 , 石墨 
烯 薄膜 的 层 数 变 厚 , 生长 时 间 过 短 则 石墨 烯 生长 不 连续 。 生 长 时 间 为 30s 时 , 可 生长 出 单 层 高 质量 的 石墨 烯 薄 膜 , FEL RS 
薄膜 均匀 致密 ; 生长 时 间 为 60 s 时 , 铜 稍 表面 沉积 一 层 石墨 。 所 以 生长 单 层 石墨 烯 , 控制 生长 时 间 是 必要 的 。 

关键 词 无 机 非 金属 材料 , 铜 稍 , 石墨 烯 , 化 学 气相 沉积 法 , 质量 
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ABSTRACT High-quality and few-layered graphene was grown by chemical vapor deposition (CVD) on 
copper foils, which were pre-treated by etching with 2596 HCl or 2 mol/L FeCl, and then electrochemical 
polishing in order to improve their surface smoothness. The surface morphology of the copper foils and 
the deposited graphene were characterized by means of Raman spectroscopy, XRD and SEM etc. The 
results showed that copper foils with desired surface smoothness would be acquired through etching with 
2 mol/L FeCl; for 30 s and then electrochemical polishing for 60 s by applied voltage of 10 V; Films of lay- 
ered graphene with less defects could be deposited on the pre-treated copper foils. The thickness of gra- 
phene films increased with the increasing time, however for a short deposition time the formed graphene 
films were discontinuous with poor quality. The monolayered high-quality graphene films could be pre- 
pared by depositing for 30 s, whilst the deposition time increased to 60 s a graphite film could form on the 
surface. In other word, it is necessary to control the deposition on time for growing the desired monolay- 
ered graphene films. 

KEY WORDS inorganic non-metallic materials, copper foil, graphene, CVD, quality 
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石墨 烯 是 一 种 sp2 杂 化 碳 原子 堆积 成 的 二 维 ” 蜂 镶 状 六 边 形 晶 格 ",， 具 有 高 导电 中 高 存储 中 及 良 


好 的 光学 透 过 率 钊 等 性 能 。 自 从 2004 4E Novoselov 


L 


习 家 自然 科学 基金 青年 基金 资助 项 目 51301106。 
2015 年 7 月 27 日 收 到 初稿 ; 2015 年 8 月 13 日 收 到 修改 稿 。 


等 采用 机 械 和 剥离 法 制备 出 石墨 烯 后 , 这 种 明星 材 
料 引 起 了 很 多 研究 者 的 兴趣 。 虽 然 机 械 和 剥离 法 能 


DOI: 10.11901/1005.3093.2015.422 的 石墨 烯 的 面积 较 小 。 研 究 者 们 尝试 出 其 它 制 备 
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石墨 烯 的 方法 , 其 中 化 学 气相 沉积 法 (CVD 法) 利用 金 
属 做 基底 可 以 制备 出 高 质量 大 面积 的 石墨 烯 "“…“”。 用 
铜 " "金属 做 衬 底 , 制备 成 本 比较 低 。 近 年 来 , 提高 
铜 上 生长 石墨 烯 的 质量 成 为 了 研究 热点 , 其 中 多 数 
集中 于 对 生长 参数 .控制 成 核 位 置 等 的 研究 , 并 取 
得 了 一 定 成 果 """。 铜 箱 表 面 处 理 3 对 石墨 烯 质 
量 的 影响 的 研究 比较 少 。 石 墨 烯 的 生长 可 以 越过 
铜 表面 的 各 种 微观 形 貌 (台阶 、 丫 坑 等 ) 及 大 部 分 的 
缺陷 (位 错 、 JT AGE SEPT, dE IR T dE SA DC RP, 
但 铀 粗糙 的 表面 结构 依然 会 对 其 上 生长 的 石墨 烯 
的 质量 产生 一 些 不 良 的 影响 : 铜 表 面 的 台阶 状 结构 
叮 能 会 使 石墨 烯 的 蝇 向 发 生 偏转 , 从 而 形成 唱 界 等 
S BELTS 石墨 烯 倾向 于 在 缺陷 和 微观 结构 粗糙 处 成 
核 , 增 大 成 核 密度 等 。 因 此 , 铀 表面 EARN LEUR TR 
大 程度 上 决定 了 所 制备 石墨 烯 的 质量 。 
究 者 利用 盐 溶 液 四 \、 电 化 学 抛光 9 等 方法 对 全 fH 
表面 处 理 , 这 些 方 法 都 一 定 程度 的 提高 了 石墨 烯 的 
质量 。 
本 研究 对 铜 箱 处 理工 艺 进行 着 重 探 讨 , 分 别 利 
用 酸 ` 盐 溶液 和 电化 学 抛光 的 方法 处 理 铜 稍 , 通过 调 
整 工 艺 参数 , 利用 SEM 和 拉 曼 光谱 仪 测试 表征 , 设 
计 出 一 种 最 佳 的 铜 稍 处 理工 艺 。 本 文 还 探讨 了 生长 
时 间 对 制备 石墨 烯 的 影响 。 


1 实验 方法 


1.1 实验 材料 

压延 铜 町 (纯度 为 99.9%), 乙醇 (分 析 纯 AR), 
丙酮 (分 析 纯 AR), 去 离子 水 (自制 ), 盐酸 (分 析 纯 
AR, HCI 含量 36.0%~38.0%), 氢化 高 铁 (分 析 纯 
AR, FeCl;- 6H:O), 磷酸 ( 优 级 纯 GR), 异 丙 醇 (分 析 纯 
AR), 尿素 (分 析 纯 AR), 乙烯 (CH 纯度 >99.7%), 高 
纯 毛 气 (Ar li HE 299.99996). c ^t (Ho, 纯度 三 
99.999%)、 聚 甲 基 丙 烯 酸 甲 酯 (PMMA), 茶 甲 醚 (化 学 
ali CP), SSiO:;( 规 格 为 20 mmx20 mmx3 mm) 等 。 
1.2 铜 箔 的 处 理 
] KQ3200DE 型 数控 超声 波 清洗 机 将 尺寸 为 
20 mmx20 mmx0.03 mm 的 压延 钢 稍 分 别 在 丙酮 、 
乙醇 、 去 离子 水 中 超声 清洗 10 min, 然后 用 25% 的 
盐酸 超声 清洗 10 min, 最 后 用 去 离子 水 超声 清洗 铜 
1&8 5 min 三 次 。 

分 别 用 丙酮 , 乙醇 , 去 离子 水 超声 清洗 20 mmx 
20 mmx0.03 mm X / ff] Fk 4E i] $6.10 min, 然后 用 
2 mol/L 的 FeCl 溶 液 静 置 清洗 铜 稍 一 定时 间 , 然后 
用 去 离子 水 超声 清洗 铜币 5 min 三 次 , 再 用 去 离子 水 
青 洗 该 铜 箱 5 min 三次。 
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光 。 所 用 的 电化 学 抛光 电源 为 CHI660d 型 电化 学 
工作 站 , 抛光 电压 为 10 V, 抛光 时 间 分 别 为 80, 60, 
40, 20 s, REX 1.0xe, 抛光 液 的 配 比 为 去 离子 
水 :磷酸 :乙醇 : 异 丙 醇 :尿素 =100 mL:50 mL:50 mL: 
10 mL:1 g, 阳极 接 工作 电极 ( 铜 稍 ), 阴极 接 0.3 mm 
的 铜板 。 
1.3 石墨 烯 的 制备 与 转移 

将 处 理 好 的 铜 稍 放 在 石英 板 上 , 然后 放 入 
OTF-1200X 型 CVD 管 式 炉 的 恒温 处 , 在 氮气 流量 
为 3000 mL/min 和 氧气 流量 为 300 mL/min 氛围 下 
升温 至 950C, 然后 保温 60 min 得 到 表面 质量 更 高 
的 铜 稍 。 之 后 通 入 乙烯 氯气 混合 气体 (2(C2Hy:z 
(AnD=1:9) 流 量 调 为 10 mL/min, Hj [B] 47 3] 7J 15, 30, 
45 s. 

为 了 更 好 地 表征 和 测试 石墨 烯 , 采用 腐蚀 基 
底 法 外 把 石墨 烯 转移 到 SiOySi 基底 上 , 利用 KW- 
4A 型 台式 匀 胶 机 将 PMMA 均匀 旋 涂 于 石墨 烯 / 
铜 稍 表 面 , PMMA 注 膜 干燥 后 放 入 2 mol/L FeCl; 
腐蚀 液 中 腐蚀 12 以 去 除 铜 稍 。 用 去 离子 水 冲 
洗 PMMA/Graphene 薄膜 3 次 , PMMA/Graphene 注 
膜 转 移 到 SiOySi 基底 上 , f$ PMMA/Graphene 薄膜 
固定 在 Si0ySi 基底 上 后 , 将 PMMA/Graphene/SiOy/ 
Si 放 入 丙酮 溶液 中 静 置 2 d, 更 换 新 的 丙酮 溶液 ， 
再 将 样品 放 入 其 中 静 置 3 h, 然后 用 去 离子 水 缓慢 
清洗 样品 3 次 , 去 除 PMMA, 得 到 Graphene/SiOySi 
样品 。 
1.4 石墨 烯 的 表征 

利用 D8-Advanced Bruker AVS 型 X 射 线 衍 射 
仪 (XRD) 测 试 退火 前 铜 箱 的 物 相 ; 利用 FEI Quan- 
ta 450 型 场 发 射 扫描 电子 显微镜 (SEM) 观 察 铜 箱 
表面 形 貌 ; 利用 HR Evolution 型 拉 曼 光谱 仪 测试 
铜 稍 表面 生长 的 石墨 烯 的 拉 曼 图 谱 , 激光 波长 为 
532 nm. 


2 结果 与 讨论 
2.1 铜 箔 的 表征 
图 1 为 石墨 烯 在 不 平整 铜币 表面 生长 时 的 生长 
机 理 模型 图 , 图 中 央 的 凹 槽 部 分 为 铜 销 表 面 不 平整 
处 的 示意 图 , 石墨 烯 在 铜币 表面 形成 过 程 大 致 是 由 
3 个 步骤 : (1) CH YE 950°C 高 温 下 的 铜 稍 表面 分 解 ， 
最 终 分 解 成 了 和 C, 然后 碳 附着 在 铜 稍 表 面 ; 2) 石 
墨 烯 开始 成 核 和 长 大 ; (3) 反应 终止 。 从 这 四 张 图 可 
以 清晰 的 看 出 在 铜 稍 不 平整 处 没有 形成 完整 的 石墨 
烯 。 在 开始 阶段 , 乙烯 在 高 温 条 件 下 吸附 在 铜 第 表 
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1 石墨 烯 在 不 平整 铜 稍 表 面 生 长 时 的 生长 机 理 模型 图 
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Copperfoil 


Fig.1 Model diagram of graphene growth mechanism on rough copper foil surface, (a) dissociation of hy- 


drocarbon on heated copper foil surface, (b) nucleation and growth of graphene, (c) reaction termi- 


nation, (d) final graphene and final amorphous carbon on the rough surface of copper foil 


Ij, H ECT A ZA T 72) ES HR, 在 平整 的 铜 第 品 
粒 和 不 平整 (台阶 , 压延 痕迹 等 ) 的 铜 稍 表 面 产生 活 
性 碳 。 在 生长 的 整个 过 程 中 , 乙烯 分 离 出 的 互 原 子 
重组 形成 氧气 分 子 。 碳 分 散在 铜 表面 , 形成 多 环 烃 
结构 , 最 后 形成 石墨 烯 薄膜 。 活 性 碳 在 平整 的 铜 稍 
表面 能 够 形成 石墨 的 sp" 杂 化 的 网 状 结构 。 然 而 
在 铜 稍 的 不 平整 表面 , 活性 碳 被 困 在 钢 稍 表面 的 
“山谷 "里面 , 缺乏 形成 大 规模 石墨 烯 的 表面 迁移 
的 环境 , 从 而 导致 缺陷 的 形成 , sp* 网 状 结构 的 终 
止 。 最 后 在 不 平整 铜 稍 表 面 形成 石墨 烯 碎片 或 无 
定形 碳 , 如 图 1d 的 不 平整 处 的 灰色 圆圈 。 所 以 在 
制备 高 质量 的 石墨 烯 之 前 , 铜 稍 表 面 的 平整 是 十 
分 重要 的 。 

图 2a 和 为 铜 稍 退 火 前 的 XRD 图 和 铜 稍 表 面 


lm 


经 FeCl; 溶 液 腐蚀 的 铜 钉 压延 痕迹 变 浅 , 铜 稍 表面 平 
整 度 得 到 改善 , 其 中 图 3c 条 件 下 的 铜 箔 表面 平整 度 
最 好 , 所 以 2 mol/L FeCL 12 0688 b] $5 Br] E] [8] 73 30 s 
时 , 8 TE e IRI EE ot f; 时 间 为 15s 时 , 时 间 不 足 ; 
时 间 为 45 s EE, 铜 秆 腐蚀 过 度 。 图 3e、f、g 和 bh 为 电 
化 学 抛光 铜 稍 的 SEM 图 , 抛光 电压 为 10 V, 抛光 时 
间 分 别 为 20, 40, 60, 80 s, 可 以 明显 看 到 这 四 种 条 件 
对 应 的 铜 稍 表 面 平整 度 均 比 图 3a-d 对 应 腐蚀 条 件 
的 铜 稍 表 面 好, 其 中 图 3g 对 应 条 件 的 铜 稍 表 面 最 平 
整 , 所 以 电化 学 抛光 铜 稍 的 工艺 参数 为 10 V. 60 s ET 
最 佳 。 
2.2 石墨 烯 的 表征 

拉 曼 光谱 可 以 用 来 确定 石墨 烯 的 层 数 和 取向 ， 
质量 和 边缘 类 型 , 和 扰动 的 影响 , 如 电场 和 磁场 、 应 


的 SEM BI, 图 2b 7 d 73 id EB Je B] XRD EA 


变 、 挫 杂 、 混 乱 和 官能 团 。 激 光 激 发 引起 斯 托 克 斯 


18 3€ H B) SEM 图 , 退火 温度 为 950°C, 退火 时 间 为 
60 min。 可 以 看 到 , 3B K Ai 4 $6 ££ TE (111). 200) fU 
(220) 三 个 衍射 峰 , 铜 稍 表 面 形 貌 存在 明显 的 条 形 压 
延 痕迹 , 而 退火 后 的 铜 稍 产 生 唱 粒 取 向 , 对 应 的 
XRD 图 只 出 现 了 一 个 C200) 的 窗 峰 和 一 个 很 矮 的 
(220) 面 , 铜 箱 表面 出 现 大 的 铜 晶 粒 , 明显 比 退 火 前 
的 铜 箱 表面 平整 。 

图 3 为 不 同 条 件 下 处 理 铜 箔 的 SEM 图 。 图 3a 
为 23%HCI 清 洗 10 min $8] 8E] SEM 图 , 可 见 铜 稍 表 
面 有 明显 的 原始 加 工 工艺 留 下 的 压延 条 形 痕迹 。 
3bc 和 d 为 2 mol/L FeCl 溶 液 腐蚀 15, 30, 45 s 铜 第 
的 SEM BI, 从 低 倍 SEM 图 可 以 看 出 , 与 图 3a 相 比 ， 


声 子 能 量 的 转变 产生 3 个 主要 的 拉 曼 峰 : 一 个 主 平 
面 振动 模式 的 峰 G(1580 cm') 峰 , 以 及 一 个 不 同 的 
面 内 振动 的 二 阶 泛音 的 2D 峰 (2690 em), 还 有 一 个 
D(1350 cm') 峰 。 利 用 /比值 可 以 判断 出 石墨 烯 
的 质量 和 无 序 性 , wy 比值 判断 石墨 烯 的 层 数 , 2D 
峰 的 半 高 宽 可 以 进一步 判断 石墨 烯 的 层 数 忠 。 图 4 
为 在 不 同 处 理 条 件 下 的 铜 稍 表面 生长 的 石墨 烯 后 
转移 到 SiOySi 基 底 的 拉 曼 光谱 图 。 图 中 铜 箱 的 处 
理 条 件 分 别 是 用 25%HCI、2 mol/L FeCl; 溶 液 腐蚀 
及 电化 学 抛光 , 然后 在 950'C 下 退火 2h 后 生长 的 石 
黑 烯 , 生长 时 间 为 30 s。 表 1 为 图 4 曲线 对 应 的 处 理 
条 件 和 生长 的 石墨 烯 对 应 的 拉 曼 光谱 测试 数据 , 表 


D- 


a 


202303.10775v1 


chinaXiv 


ChinaXiv 合 作 期 刊 


258 M 料 研究 学 报 30 卷 


(a) (220 


Intensity / a.u 
Intensity / a.u. 


20 


图 2 铀 稍 退 火 前 后 的 XRD 4I SEM 表征 图 


Fig.2 XRD and SEM characterization of copper foils before and after annealing, (a) copper foils before 
annealing, (b) copper foils after annealing, (c) copper foils before annealing, (d) copper foils after 
annealing 


1 中 很 清楚 的 看 出 及 可 以 清楚 的 对 比 出 铜 稍 经 过 7 ” 烯 的 存在 , 但 没有 裙 皱 的 出 现 , 在 晶 界 处 也 没有 出 现 
种 前 处 理 后 生长 的 石墨 烯 的 拉 曼 数据 /6、bo/E 以 84i. ME 5b 可 以 看 出 有 福 皱 的 出 现 , 图 中 箭头 指 
及 半 高 宽 的 值 。 图 4 中 的 曲线 1 是 由 25%HCI 腐 蚀 。 的 位 置 为 裙 皱 , 而 且 该 裙 皱 路 过 了 铜 稍 的 晶 界 , 说 明 
液 清 洗 10 min 铜 稍 表 面 生 长 的 石墨 烯 的 拉 曼 图 ”该 条 件 下 生长 的 石墨 烯 在 铜 稍 表 面 是 连续 的 , 图 Se 
谱 , 从 图 中 可 以 看 出 该 曲线 的 D 峰 的 强度 很 高 。 ”为 对 应 转移 到 SiOySi 基 底 上 的 偏光 显微镜 , 可 以 清 
图 4 的 曲线 2.3 和 4 是 由 2 mol/L FeCh 腐蚀 铜 稍 时 ”禁地 看 到 石墨 烯 的 形 貌 , 因为 石墨 烯 转 移 到 SiOySi 
闻 分 别 为 15, 30, 45 s 后 生长 的 石 沟 烯 的 拉 曼 图 RE, 是 属于 原 位 转移 , 所 以 石墨 烯 转移 后 的 结构 
谱 。 图 4 的 曲线 5、.6 和 7 是 由 10 V 电压 下 电化 学 。 特点 不 会 改变 。 从 图 5c 可 以 看 出 有 裙 皱 的 出 现 , 箭 
抛光 的 铜 稍 时 间 分 别 为 20, 40, 60 s 后 生长 的 石墨 头 的 指向 为 裙 皱 , T ELA EG E, 该 条 件 下 生长 的 


烯 的 拉 曼 光谱 图 , 其 中 10 V\80s 铀 稍 表 面 腐蚀 过 ”石墨 烯 也 是 连续 的 。 从 图 $d 中 可 以 看 出 有 一 层 比 
度 不 做 讨论 。 较 大 的 黑色 区 域 。 
综 上 描述 , 依据 图 2、 图 4 和 表 1 的 数据 和 分 析 综 上 可 知 , 随 着 生长 时 间 的 增加 , 在 铜 箱 表 面 沉 


可 知 , 随 着 铜 箱 表 面 平整 度 变 好 , 这 些 曲 线 对 应 的 。 积 的 黑色 区 域 是 越 来 越 多 , 石墨 烯 生长 越 来 越 厚 。 

Ij Io EC AE ^s, 缺陷 变 少 , Ly ITE AE, 2D 峰 的 半 高 。 生长 时 间 为 30s 和 45 s ISP, ARE g a A AAE 

ARE, 生长 出 的 石墨 烯 的 质量 变 好 , 更 易 生长 出 少 EM, 可 以 生长 出 比较 连续 的 石墨 烯 。 

层 数 的 石墨 烯 。 图 6 为 在 10V、60s 电 化 学 抛光 铜 箱 的 表面 生长 石 
5 为 在 10V、60s 电 化 学 抛光 铜 秆 的 表面 生 ”” 墨 烯 的 Raman 光谱 图 。 从 图 6a 中 的 生长 时 间 为 15 s 的 

长 石墨 烯 的 表征 图 。 图 5a-d 生 长 时 间 为 15, 30, 45, ”石墨 烯 的 Raman 图 中 分 析 , 在 石墨 烯 样品 上 取 4 个 点 , 其 

60 s 的 石墨 烯 的 SEM 图 。 从 图 5a 可 以 看 出 有 石墨 ” 中 就 有 一 个 点 有 峰 的 存在 , 对 应 的 5/L=0.4, bol k=l, ?| 


IN A 


D- 


CUN 
Iu 


3 ^F] RESET F BS TA BS e TREE A 
Fig.3 SEM images of copper foils treated by different processing conditions, (a)washed by 25% HCI for 
10 min, (b) to (d) etched by 2 mol/L FeCl; for 15 s, 30 s and 45 s respectively, (e) to (g) electro- 


chemically polished at 10 voltage for 20 s, 40 s, 60 s and 80 s respectively 


2D 烯 , 图 6c 为 图 6a 中 生长 时 间 为 30 s 的 拉 曼 光谱 图 

p S 7 的 洛 伦 兹 函数 拟 合 曲线 , 该 拟 合 曲线 的 2D 峰 是 单 
Won ma ed) 峰 以 及 对 称 峰 , 3 步 说 明 该 条 件 下 的 石墨 烯 的 
— npe 单 层 性 。 图 6a 中 的 生长 时 间 为 45 s 的 石墨 烯 的 
Lp a a a Raman 图 中 分 析 , 对 应 的 /=0.4, Lo/ 1571.42, 半 高 
人 宽 =43 cm”, 2D 峰 的 波 数 为 2687.7 cm. K| 6a P ir 


| 应 的 D/15—0.5, Ly/ 1570.9, 半 高 宽 =58.81 cm”, 2D 峰 


sd aa H3 2X 23 73 2695.62 cm'', 说 明 该 条 件 下 生长 出 的 为 


1 1 1 1 1 上 L 1 


1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600 2800 3000 石墨 。 图 6b 为 图 6a 对 应 的 2D 峰 放大 图 , 从 图 中 
Raman shift / cm” 的 2D 峰 的 位 置 很 明显 发 现 , 随 着 生长 时 间 的 增 

图 4 不 同 处 理 条 件 下 的 钢 箱 表面 生长 的 石墨 烯 的 拉 曼 。 ”加 , 2D 峰 的 峰 位 发 生 了 蓝 移 。 
表征 图 综 上 可 知 , 生长 时 间 为 30 s 2860 s, 拉 曼 数据 的 
Fig.4 Raman characterization of graphene on copper foils Ly I; [E AB JN, 2D 峰 的 半 高 宽 变 宽 . 说 明石 墨 烯 的 层 


treated by different conditions 


数 逐渐 增多 , 这 与 之 前 说 的 随 着 时 间 增 加 , 2D 峰 发 
高 宽 =35 cm ,2D 峰 的 波 数 为 2692 cm", 说 明 该 条 件 ” 生 蓝 移 吻 合 。 石 大 值 变 大 ,D 峰 升 高 , 这 是 由 于 铜币 
下 生长 的 石墨 烯 不 连续 。 图 6a 中 的 生长 时 间 为 ” 表面 的 石墨 烯 岛 逐渐 增多 , 从 而 石墨 烯 的 边界 也 变 
30 s 的 石墨 烯 的 Raman 图 中 分 析 , 对 应 的 5/E= ”多 , 则 DD 峰 就 会 升 高 。 电 化 学 抛光 电压 10 V, 腐蚀 时 
0.38, Lo/I=4, 半 高 宽 =33 emr', 2D 峰 的 波 数 为 ” 间 60s, 生 长 时 间 为 30 s 时 可 以 生长 出 高 质量 单 层 
2678.32 cm 均 说 明 该 条 件 下 的 石墨 烯 为 单 层 石墨 的 石墨 烯 。 
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表 1 不 同 处 理 条 件 下 的 铜 稍 表 面 生长 的 石墨 烯 的 拉 曼 数据 


Table 1 Raman data of graphene on copper foils treated by different conditions 


Curve number Full width at half maximum 
of Fig4 Treatment condition I lc Lb lo "m 
1 2594HCI, 10 min 0.67 0.93 57 
2 2 mol/L FeCl, 15 s 0.57 1.14 40 
3 2 mol/L FeCl;, 30 s 0.51 1.71 39 
4 2 mol/L FeCl;, 45 s 1.14 0.86 47 
3 Polished 30 s 0.6 2.6 3525 
6 Polished 45 s 0.42 1.38 47 
7 Polished 60 s 0.4 1.63 44 


Wum 


一 一 一 一 


图 $ 10 V 60s 电 化 学 抛光 铜 稍 表 面 生 长 的 石墨 烽 的 表征 图 
Fig.5 SEM characterization of graphene grown on copper foils electrochemically polished at 10 V for 60 s, 
(a) to (d) graphene growth time of 15 s, 30 s, 45 s and 60 s, (e) polarizing microscope imagines of 
graphene growth time of 30 s 
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a c - 变 小 , 生长 出 石墨 烯 层 数 少 .缺陷 小 。 随 着 生长 时 间 
à 的 增加 , Lv/ 比值 变 小 , 半 高 宽 变 大 , 石墨 烯 的 层 数 
60s 变 多 。 
3. R45 5€ d 268 96 E] 9 29 73 10 V, 时间 60 s, 
SER 石墨 烯 生长 时 间 30s 的 条 件 下 的 制备 的 石墨 烯 的 
1 1570.38, Lo/1o=4, 半 高 宽 =33 cm, 表明 该 条 件 下 可 
ae 以 生长 出 少 层 数 高 质量 的 石墨 烯 。 
15s 
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图 6 10 V 60 s E467 DU 6 T8 6 TRO E K BRL SORS HIT 


Raman 
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Fig.6 Raman spectra of graphene grown on copper foils 
electrochemically polished at 10 V for 60 s, (a) gra- 
phene of growth time of 15 s, 30 s, 45 s and 60 s 
(transferred to S1O//Si substrate), (b) 2D peak corre- 
sponding to Fig.a, (c) curve fitted by the Lorenz 
function of growth time of 30 s of Fig.a 


355 i$ 
1. 电化 学 抛光 铜 条 在 10V 电 压 下 , 随 着 时 间 


的 


增加 , 铜 稍 的 平整 度 变 好 , 其 中 60s 最 佳 , 时 间 过 长 ， 


铀 销 会 被 抽 光 过 度 。 


2. 石墨 烯 的 拉 曼 光谱 分 析 表 明 , 随 着 铀 第 表 
的 质量 变 好 , /比值 变 小 , h/o KEEK, 半 高 
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